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Abstract 



Fluid/gas reactor for hydrogen peroxide production with reaction passages formed by a plate sjackof closely 
defined dimensions. The reactor is divided into two sections - reaction (5) and heat-exchange (6). Each 
section contains a plate stack but the stacks are disposed at right angles to each other . An alternative 
design, where reaction channels and heat-exchange channels are integrated in one stack, is shown. The 
preferred dimensions of the stack are that the width *s' of the reaction channel is between 10 to 50 mm and 
that the ratio of the total width of the stack 'b' to V is between 10 and 50. More than one reactor would be 
used in the process - at least one ror nydrogenation and one for oxidation. In the anthraquinone process, for 
which this reactor is specially designed, a catalyst is suspended in the liquid in both stages of the process . 
Reactions are carried out in parallel, in-line, streams. The plate stacks could lie loosely in the reactor shell. 
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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

® Verfahren zur Durchfuhrung von Gas-Flussig-Reaktionen und DurchfluBreaktor hierfiir 

(57) Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Durchfuhrung 
von Gas-Flussig-Reaktionen in einem mehrere parallel 
nebeneinander angeordnete, in Stromungsrichtung offe- 
ne Reaktorkammern aufweisenden Durchflufcreaktor. Die 
Raum-Zeit-Ausbeute lafct sich dadurch erhohen, dafS man 
einen Reaktor mit mindestens drei Kammern, deren Ver- 
haltnis Kammerbreite b zur Spaltbreite s im Mittel grower 
als3 ist, verwendet. Vorzugsweise liegt s im Bereich von 1 
bis 100 mm und s/b im Bereich von 5 bis 100. 
Der erfindungsgemafce DurchflufS reaktor mit den minde- 
stens drei Reaktorkammern und dem genannten Verhalt- 
nis s/b ist vorzugsweise rohrformig und enthalt eine oder 
mehrere Plattenstapel. 
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Beschreibung 



V 




Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Durchfuhrung 
von Gas-Riissig-Reaktionen, wobei eine flussige Phase 
welche eine Reaktionskomponente darstellt oder ei ne solche 5 
in geloster, emulgierter oder suspendierter Form enthalt, und 
eine ein umzusetzendes Gas enthaltende Gasphase in Ge- 
genwart oder Abwesenheit eines Katalysators durch einen 
mehrere Reaktionskammern aufweisenden Durchfl u Break- 
tor geleitet werden. Das Verfahren richtet sich insbesondere 10 
auf katalytische Hydrierungen und Oxidationsreaktionen 
wie die Herstellung von Wasserstoffperoxid nach dem An- 
thrachinonverfahren. Ein weiterer Gegenstand richtet sich 
aul einen mehrere parallel angeordnete Reaktionskammern 
aufweisenden DurchfluBreaktor zur Durchfuhrung des Ver- is 
fahrens. 

Gas-Riissig-Reaktionen lassen sich mil oder ohne Uni- 
walzung dcs Rcaktorinhalts in untcrschicdlich ausgcbildc- 
ten Blasenkolonnen durchfiihren (siehe Ullmann's encyclo- 
pedia of industrial chemistry, 5th ed., Vol. B4, 276-278 ">o 
(1992)). Die Raum-Zeit-Ausbeute (RZA) von Gas-Russig- " 
Reaktionen der gattungsgemaBen Art hangt in erheblichem 
Umfang von den Stromungsverhaltnissen im Reaktor ab 
Eine Steigerung der RZA laBt sich durch eine Intensivierung 
der Stoffu-ansportvorgange durch Turbulenzen in der Haupl- 25 
stromung bewirken. In Schlaufenreaktoren kann dies in ge- 
wissem Umfang durch eine Erhohung der Urnwalzrate be- 
wirkt werden. Eine bessere Blasenverteilung laBt sich durch 
Reaktoreinbauten, wie bei spiels weise Kolonnenboden und 
Packungen, einschlieBlich Statix-Mixer-Elementen, erzie- 30 
len. GemaB einer weiteren Ausfuhrungsform dann die Bla- 
sensaule auch in einzelne parallel angeordnete Schachte auf- 
geteilt sein. Ein der vorliegenden Erfindung zugrundelie- 
gendes Verhaltnis zwischen Kammerbreite und Spaltbreite 
laBt sich aus diesem Dokument nicht herleiten. 35 

Eine technisch bedeutsame Anwendung einer Gas-Riis- 
sig-Reaktion ist das Anthrachinonverfahren zur Herstellung 
von Wasserstoffperoxid (siehe Ullmann's encyclopedia of 
industrial chemistry, 5th.ed. VoL A 13, 447-457 (1989)) In 
der Hydrierstufe dieses Verfahrens wird ein in einer Arbeits- 40 
losung geloster Anmrachinon-Reaktionstrager in Gegen- 
wart eines Suspensionskatalysators mit Wasserstoff in die 
Anthrahydrochinonform iiberfuhrt. GemaB DE-Patent- 
schrift 15 42 089 (= US 3,423,176) erfolgt die Hydrierung 
im dreiphasigen Reaktionssystem in einem maanderformi- 45 
gen Reaktionsraum aus aufeinanderfolgenden, vertikalen 
abwechselnd engen und weiten Rohren. Die Erhohung der 
Hydriergeschwindigkeit wurde auf die in diesem Reaktor 
erzielte erhohte Turbulenz zuriickgefuhrt. Wie jedoch das 
US-Patent 4,428,923 lehrt, konnte im gleichen Verfahren 50 
unter Verwendung eines maanderformigen Rohrreaktors aus 
Kohren gleichen Querschnitts in den auf- und absteigenden 
begmenten die Mikroturbulenz und damit die Produktivitat, 
entsprechend der Raum-Zeit-Ausbeute, gesteigert werden 

Der Wirkungsgrad einer der zur Turbulenzerzeugung not- 55 
wendigen Energieubertragung (Energiedissipation) wird 
durch die Turbulenzstruktur beeinfluBt. Die Energie wird 
uber Grob-, Fein- und Mikroturbulenzen kaskadenformig 
abgebaut, und die eigendichen chcmischen Prozesse in ei- 
nem Mehrphasensystem werden hauptsachlich durch Mi- 60 
kroturbulenzen gesteuert. 

Anstelle in einem rohrfdrmigen Reaktor unter Einsatz ei- 
nes Suspensionskatalysators kann die Hydrierstufe des An- 
thrachinonverfahrens zur Herstellung von Wasserstoffper- 
oxid gcmaB EP-B 0 102 934 auch unter Verwendung cincs 65 
wabenformigen Katalysators durchgefuhrt werden. Dieser 
Katalysator enthalt viele parallele Kanale, deren Wande mit 
dem Katalysator beschichtet sind. Die engen Kanale fuhren 



zwangsweise zu einem erheblichen Druckverlust und, wie in 
dem US-Patent 5,071,634 festgestellt wird, zu einer schwa- 
chen Durchnnschung des Wasserstoffs mit der Arbeitslo- 
su "g- gegebenenfalls auch zu einer Phasentrennung. Nach- 
teihg an katalysatorbeschichteten wabentormigen Elemen- 
ten - gleiches gilt auch fur katalysatorbeschichtete Statik- 
Mixer-Elemente - ist, daB sie sich nur schwer und sehr auf- 
wendig, etwa durch Austauschen der Elemente, regenerie- 
ren lassen. Ein weiterer Nachteil ist der ungenugende War- 
metransport aus den inneren Bereichen des iiblicherweise 
aus einem keramischen Material hergestellten wabenformi- 
gen Katalysatortragers nach auBen. Die Zonen fur die kata- 
lytische Reaktion und die Warmeabfuhr sind damit vonein- 
ander getrennt. Dies macht zusatzliche apparative MaBnah- 
men zur Warmeabfuhr erforderlich. 

Im AnthrachinonprozeB zur H^O^-Herstellung gemaB 
US-Patent 5,071,634 wird eine mit H 9 beaufschlagte Ar- 
bcitslosung durch langlichc Statik-Mixcr-Zoncn mit mchrc- 
ren mit einem Katalysatorbeschichteten Ablenkblechen ge- 
leitet. Die Statik-Mixer-Zonen gewahrleisten zwar eine gute 
Durchmischung der H 2 -Gasblasen mit der Arbeitslosung 
und wegen der Verteilung des Husses auf den gesamten 
Querschmtt auch einen guten Warmetransport zur gekuhlten 
AuBenwand, jedoch erfordert diese Ausbildung wegen des 
hdheren Druckverlusts einen hoheren Energieeinsalz. Zu- 
dem lassen sich Statik-Mixer-Elemente dann nicht verwen- 
den, wenn das Verfahren unter Verwendung eines Suspensi- 
onskatalysators betrieben werden soil, weil die langs und 
quer zur Stromungsrichtung angeordneten Ablenkbleche 
des Statik-Mixers zu einer Katalysatorsenke (Ablaeerung) 
fuhren. & 

Im Verfahren der EP-A 0 672 617 wird ein Gemisch aus 
der Arbeitsldsung und Wasserstoff mit reladv hoher Ge- 
schwindigkeit von oben nach unten uber ein Katalysator- 
Festbett geleitet. GemaB Fig. 2 dieses Dokuments kann der 
Reaktor vertikale Platten aufweisen, welche aus zwei Net- 
zen mit dazwischen beflndlichen Katalysatorpartikeln beste- 
hen. Katalysator und Netze fullen etwa 30% des Reaktor- 
querschnitts, so daB ein groBer Teil des Querschnitts fur den 
DurchfluB der Gas-Flussig-Dispersion frei bleibt. Die Plat- 
ten mussen durchlassig sein, so daB ein standiger Austausch 
der links und rechts von einer solchen Platte beflndlichen 
Arbeitslosung als Voraussetzung fiir die Katalysatorreaktion 
moghch 1st. Nachteilig ist, daB im Regelfall Wasserstoff im 
UberschuB eingesetzt und damit letzterer rezykliert werden 
muB. Wegen des limiderten FuUgrads an Katalysator steigen 
das Reaktorvolumen und damit der hold-up an teurer Ar- 
beitslosung an. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur 
Durchfuhrung von Gas-Russig-Reaktionen aufzuzeigen, 
das durch apparative Ausgestaltung des Reaktors zu einer 
hoheren Raum-Zeit-Ausbeute (RZA) fiihrt als unter Ver- 
wendung vorbekannter rohrformiger DurchfluBreaktoren. 
Der Reaktor sollte eine moglichst einfache Bauart aufwei- 
sen und zur Durchfuhrung von Gas-Russig-Reaktionen in 
Gegenwart von im flussigen Medium suspendierten Fest- 
stoffen, wie Suspensionskatalysatoren, geeignet sein Ge- 
maB einer weiteren Aufgabe sollte die RZA des Anthrachi- 
nonprozesses zur Herstellung von Wasserstoffperoxid unter 
Einsatz eines Suspensionskatalysators gegenuber dem Ver- 
fahren unter Verwendung vorbekannter maanderformiger 
Rohrreaktoren erhoht werden. 

^ Gefunden wurde ein Verfahren zur Durchfuhrung von 
Gas-Flussig-Reaktionen, wobei eine flussige Phase, welche 
cine Rcaktionskomponcntc darstellt oder cine solche in ge- 
loster, emulgierter oder suspendierter Form enthalt, und eine 
ein umzusetzendes Gas enthaltende Gasphase in Gegenwart 
oder Abwesenheit eines Katalysators durch einen mehrere 
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parallel nebeneinander angeordnete und fur gleiche Stro- 
mungsrichtung konzipierte Reaktorkammern aufweisenden 
DurchfluBreakior geleitet werden, das dadurch gekennzeich- 
nei. isu daB man einen DurchfluBreakior mil. mindesiens drei 
spalttormigen Reaktorkammern verwendet, wobei das Ver- 
haUnis der Breite b der Reakiorkammern zur Spaltbreite s 
ira Mittel groBer als 3 ist. 

Die Unteranspruche richten sich auf bevorzugte Ausfuh- 
rungsformen des Verfahrens und Anwendung desselben zur 
Herstellung von Wassersloffperoxid nach dem Anthrachi- 
nonprozeB. ZweckmaBigerweise liegt das VerhaUnis b/s des 
zu verwendenden, besonders bevorzugt rohrfonnigen Reak- 
tors im Bereich von 5 bis 100, insbesondere 10 bis 50, und 
die Spalibreite b im Bereich von 1 bis 100 mm, insbeson- 
dere 5 bis 50 mm. 

Der zur Durchfuhrung des Verfahrens geeignete Durch- 
fluBreakior umfaBi cine rohr- oder behalterfornuge Reaktor- 
wand, cincn EinlaB zum Zufuhrcn der Rcaktionskomponcn- 
ten, einen AuslaB zum Abfiihren des umgesetzten Reakti- 
onsgemischs und mchrere parallel nebeneinander angeord- 
nete und fiir gleiche Stromungsrichtung konzipierte Reak- 
torkamnicm und isi dadurch gekennzeichnet, daB er minde- 
siens drei spahformige Rcaktorkammem aufweist, deren 
VerhaUnis Kanmicrbrciic b zu Spaltbreite s im Mittel groBer 
als 3 isi. 

In den erlindungsgemUBcn DurchfluBreaktoren werden in 
einfacher Wcise Mikroiurbulenzen erzeugt, womit die Um- 
setzung beschleunigi wird. Its ist bekannt, daB die rnassebe- 
zogene Dissipaiionsleistung (W/kg) mit zunehmendem Ma- 
kromaBsiah der GroKiurbulenz (= Abmessung der groBten 
auftrctenden Primiinurbulenzballen) abnimmt. Durch die er- 
findungsgemalic Aushildung des Reaktors ist es mogtich, 
die Grotfturtujlcn/cn /.u iniiiiinieren und die Dissipationslei- 
stung zu erhohen. Aus der Definition dgi = 4 A/U, worin dg t 
der dem hydraulisehc n Durchmesser in einem runden Rohr 
entsprcchendc glcichwertige Durchmesser in einem anders 
geformien Rcukiionsraum isi und A der Flache und U dem 
Umfang des undercn Keaklionsraumes entsprechen, folgt 
fur rechieckige Qucrschniiie. wie den erfindungsgemaBen 
spalilonnigen Keakiorkjinuiem, dg t = 2 • b • s / (b+s) ? worin 
s die Spa! I luetic i>i. ot wa ilcin MakromaBstab entspricht und 
b die Kamnierhrciie: fur s < b gilt d gl ~ 2s. 

Diese ( 'ilfichuni: K*s;igi. daB bei den spaltformigen Reak- 
lionskamiucrn hex iilcichcr Rcynoldszahl wie in runden 
Rohrcn nur ciua ik-r lulbc MakromaBstab vorliegt. Damit 
wird in ilcn spjlU^nnigen Kanalen gegeniiber einem Rohr- 
bundel die pk-ichc Dissipaiion bei wesenUich geringerem 
DruckvcrliiM crrcichi. Auf den Druckverlust hat nicht nur 
die Siroiiiun^c^hu indigkeii einen EinfluB, sondem auch 
die Wandrcibung. Niihert man sich dem laminaren Gebiet, 
wird tier DmcUvrlusi im eriindungsgemaBen Reaktor wei- 
ter verminden. lis isi uhcrraschend, daB diese Aspekte bis- 
her bei der Konsirukiion von DurchfluBreaktoren fur Gas- 
Flussig-Rcakiionen n<x;h nie angewandt wurden. 

Die lirlindung wird anhand der Figuren weiter erlautert: 
Fig. 1 zeigi einen Langsschnitt durch einen rohrfonnigen 
DurchfluBreakior mil zwei urn 900 gegeneinander gedrehten 
Plattensiapeln, wobei der cine Stapel aus einfachen Platten, 
der andcrc aus Wanncaustauscherplatten besteht. 

Fig. 2a zcigi in perspektivischer Ansicht einen rohrformi- 
gen DurchfluBreakior mil einem Stapel aus Warmeaustau- 
scherplatten. 

Fig. 2b zeigi cincn Querschnitt durch den Reaktor der 
Fig. 2a. 

Fig. 3 zcigt cincn Querschnitt durch cine Profil-Warmc- 
austauscherplatte. 

Fig. 4 zeigt ein Verfahrensschema zur Durchfuhrung des 
erfindungsgemaBen Verfahrens am Beispiel einer Hydrie- 



rung in Gegenwari eines Suspensionskatalysators. 

Anhand des bevorzugten DurchfluBreaktors der Fig. 1 
wird der Aufbau verdeutlicht. Der rohrfbnnige DurchfluBre- 
akior 1 umfaBt eine Reakiorwand 2, einen RinlaB 3 und Aus- 
5 laB 4 und zwei im Reaktorrohr angeordnete Plattenstapel 5 
und 6. Jeder Stapel weist mehrere (n) parallel angeordnete 
Platten 7/1 bis 7/n auf, die in Langsrichtung zum Rohr aus- 
gerichtet sind und damit n+1 spaltronnige, in DurchfluB- 
richtung offene Reaktorkammern 8 bilden. Im Reaktor der 
10 Fig. 1 ist der Plattenstapel 5 gegeniiber dem Plattenstapel 6 
urn 90° gedreht. Die Spaltbreite entspricht dem Plattenab- 
stand s - in der Figur markiert zwischen den Platten 7/1 und 
7/2. Die Platten sind iiber Distanzhulsen 9 miteinander ver- 
bunden und mittels Ankern 10 im Rohr fixiert. Die: spaltfor- 
15 migen Reaktorkammern 8 haben eine Breite b, welche im 
Plattenstapel 6 an der in Rohnnitte befindlichen Platte 7/m 
mit der Plattenbreite b angedeuiet ist. Erfindungswesenili- 
ches Mcrkmal fur rohrformigc Rcaktorcn als auch Rcakto- 
ren mit anderem Querschnitt ist, daB das VerhaUnis der 
20 Breite b zur Spaltbreite s im Mittel groBer als 3, bevorzugt 
groBer als 5 und besonders bevorzugt groBer als 10 ist. 
ZweckmaBigerweise liegt das VerhaUnis bis im Bereich von 
5 bis 100, insbesondere im Bereich von 10 bis 50, und die 
Spaltbreite im Bereich von 1 bis 100 mm ? insbesondere im 
25 Bereich von 5 bis 50 mm, besonders bevorzugt 10 bis 
50 mm. 

Die Platten konnen zur Reaktorwand hin offen - wie am 
Plattenstapel 5 der Figur- 2 erkennbar - oder geschiossen 
sein. Bei offener Bauweise - eine solche ist auch in Fig. 2 
30 gut erkennbar ist es moglich, einen Plattenstapel mit einheit- 
licherer Platten- und damit Kammerbreite zu konstruieren, 
was einer besonders einfachen Bauart entspricht. Sofern die 
Platten an die Reaktorwand heranreichen, sind die Platten 
im Falle eines rohrfbrmigen Reaktors mit rundem Quer- 
35 schnitt zwangslaufig unterschiedlich breit, so daB hier das 
Verhaltnis b/s fur jenes der rnittleren Plattenbreite Pro Spalt- 
breite stent. 

Im Reaktor der Fig. 1 ist der Plattenstapel 5 aus einfachen 
Leitblechen ausgebildet, der Plattenstapel 6 dagegen aus 
40 Warmeaustauscherplatten, denen ein Warme- oder Kuhlme- 
dium durch die Stutzen 11 und 12 zu- beziehungsweise ab- 
gefuhrt wird. Zwecks Erhohung der Turbulenz konnen die 
Platten auch profiliert sein. Ein Reaktor kahn einen oder 
mehrere gleiche oder unterschiedlich ausgestaltete Platten- 
45 stapel aufweisen. 

Fig. 2a zeigt in perspektivischer und teilweise geoffneter 
Ansicht einen Rohrreaktor 201 mit einem im Rohr 202 an- 
geordneten Stapel 205 aus mehreren parallel angeordneten 
Warmeaustauscherplatten 207 konstanter Breite. Den Plat- 
50 ten wird durch die Stutzen 211 und 212 das Warme- oder 
Kuhlmedium zu- beziehungsweise abgefuhrt. Die parallele 
Anordnung der Platten wird hier mittels der Verbindungs- 
stege oder -platten 209/1 und 209/2 gewahrleistet, welche 
gleichzeitig die Funktion der Distanzhulsen und der Vertei- 
55 lung des Warme-/Kuhlmediums auf die einzelnen Platten 
einnehmen. In der Fig. 2b ist ein Querschnitt des in Fig. 2a 
gezeigten Reaktors 201 mit einem innenliegenden Stapel 
205 eines Warmeaustauschers dargestellt, wobei die Be- 
zugszeichen jenen der Fig. 2a entsprechen. In Fig. 2b sind 
60 zusatzlich Plattenhalterungen (= Anker) 210 eingezeichnet. 
Das Reaktionsmedium, also das Gas-Russig-Gemisch, 
flieBt durch die zwischen den Platten gebildeten Reaktions- 
kammern 208 und die unterhalb und oberhalb des Stapels 
gebildeten Rohrsegmente 213 und gegebenenfalls auch 
65 durch die links und rcchts des Stapels gebildeten Rohrseg- 
mente 214. 

Sowohl bei einfachen Leitblechen (gemaB Stapel 5 in Fig. 
1) als auch Warmeaustauscherplatten (gemaB Stapel 6 der 
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Fig. 1 sowie Fig. 2a und 2b) ist es moglich. die Platlen pro- 
filler! zu gestalten, um die Ausbildung der Mikroturbulenz 
zu begunstigen. Eine solche profilierie Platte wird im Quer- 
schmtt. in Fig. 3 dargestellt, wobei es sich um eine ge- 
schweiBte Warmeaustauscherplatte mit den Kanalen fur das 5 
Wanne-ZKuhlmedium handelt. 

Obgleich rohrforniige erfindungsgemaBe Reaktoren be- 
sonders bevorzugt sind, ist es auch moglich, blockformige 
Reaktoren mit einem oder mehreren darin angeordneten 
I lattenstapeln mit dem erfindungsgemaBen Merkmal b/s zu to 
konstruieren. Solche blockformigen Reaktoren sind dann 
zweckmaBig, wenn die Platten aus geschweiBten Warme- 
austauscherplatten bestehen. 

Ein Verfahrensschema zur Durchfuhrung von Gas-Riis- 
sig-Reaktionen, hier einer Hydrierung einer Arbeitslosung 15 
(AL) in Gegenwart eines Suspensionskatalysators, in einem 
Reaktor gemaB dieser Erfindung ist in Fig. 4 dargestellt. Das 
gczcigtc Verfahrensschema kann auf bclicbigc Gas-Fliissig- 
Reaktionen angewandt werden, beispielsweise auf Hydrie- 
rungen unter Einsatz eines Wasserstoff enthaltenden Gases 20 
und eines im flussigen Medium suspendierten Hydrierkata- 
lysators und Oxidationsreaktionen mittels eines Sauerstoff 
enthaltenden Gases. Ein Anwendungsbeispiel richtet sich 
auf ein Verfahren zur Herstellung von Wasserstoffperoxid 
nach dem Anthrachinonverfahren, wobei in einer ersten 25 
Mufe ein in einer Arbeitslosung geloster Anthrachinonreak- 
tionstrager mit Wasserstoff katalytisch hydriert und in einer 
Folgestufe der hydrierte Reaktionstrager mit einem 0,-ent- 
haltenden Gas oxidiert und schlieBlich gebildetes Wasser- 
stoffperoxid mit Wasser extrahiert wird und wobei die Hy- 30 
drierstufe in Gegenwart eines Suspensionskatalysators und/ 
oder die Oxidationsstufe unter Verwendung eines erfin- 
dungsgemaBen Reaktors durchgefuhrt werden. In der Hy- 
drierstufe dieses Prozesses wird der in einem organischen 
Losungsmittel oder losungsmittelgemisch geloste zu hy- 3S 
drierende Reaktionstrager- ublicherweise ein 2-Alkylan- 
thrachinon oder Gemisch von 2-Alkylanthrachinonen und 2- 
Alkyl-tetrahydroanthrachinonen- in Gegenwart eines Sus- 
pensionskatalysators, meistens Palladium-Mohr, zumindest 
teilweise in die Hydrochinonform uberfuhrt. Diese erfin- 40 
dungsgemaBe Hydrierstufe laBt sich unter Einsatz von im 
Stand der Technik bekannten Reaktionstragern, Losungs- 
mitteln und Gemischen sowie Suspensionskatalysatoren an- 
wenden - verwiesen wird hierzu auf das zuvor genannte Ull- 
mann-Zitat, Vol. A 13, 447-457 (1989). 45 

Die Anlage gemaB Fig, 4 umfaBt zwei hintereinanderge- 
schaltete rohrtormige DurchfluBreaktoren 401 mit erfin- 
dungsgemaBem Aufbau. Einzelne Plattenstapel 411, die ge- 
geneinandergedreht sind, sind durch die abwechselnden 
grauen und weiBen Segmente angedeutet. Wasserstoff wird 50 
uber eine Leitung 402 in die Umlaufleitung 404, welche die 
Reaktionskomponenten in flussiger, suspendierter oder ge- 
loster Form und den Suspensionskatalysator enthalt, einge- 
speist. Die eine zu hydrierende Komponente enthaltende Ar- 
beitslosung AL wird uber Leitung 403 in die Umlaufleitung 55 
404 eingespeist. Das Gas-Flussig-Reaktionsgemisch durch- 
stromt die Reaktoren 401, worin der Wasserstoff zweckma- 
Bigerweise voUstandig umgesetzt wird. Das aus dem zwei- 
Reaktor austretende flilssige Medium gelangt in den 
Zwischenbehalter 405 und wird von dort mittels einer 60 
Pumpe 406 uber Leitung 407 einem Filter 408 zugefiihrt. Im 
Filter 408, das unterschiedliche Filterelemente 409 bei- 
spielsweise Filterkerzen, enthalt oder als Querstromfilter 
ausgebildet sein kann, wird ein Teilstrom 410 uber die Fil- 
terelemente vom suspendierten Katalvsator befrcit. Der 65 
Teilstrom 410 (= Filtrat), wovon ein kleiner Teil nach Bedarf 
auch zum Ruckspulen des Filters benutzt wird (dies wird 
durch den unterschiedlich langen Doppelpfeil angedeutet) 



wird den Folge- oder Aufarbeiiungssiufen zugefiihrt Der 
am Filter vorbeistromende Teil des umgesetzten Reaktions- 
gennschs, der den suspendierten Katalysator enthalt, wird 
uber Leitung 404 der Hydrierstufe zugefiihrt. Die dem abge- 
zogenen Filtrat aquivalente Menge flussiges Medium wird 
vor der Einspeisung von Wasserstoff uber Leitung 403 der 
Leitung 404 zugefiihrt. 

Wie aus dem erfindungsgemaBen Beispiel B und Ver- 
gleichsbeispiel VB hervorgeht, fur das erfindungsgemaBe 
Verfahren zu einer groBen Steigerung der Raum-Zeit-Aus- 
beute. Durch die iiberraschend hohe Wirksamkeit des erfin- 
dungsgemaBen Reaktors laBt sich nicht nur die Raum-Zeit- 
Ausbeute erheblich steigem, sondem gleichzeitig werden 
der apparative Aufwand und der Energiebedarf reduziert. 
Wahrend im vorbekannten Verfahren (gemaB US-Patent 
4,428,923) viele maanderformig angeordnete Reaktions- 
rohre notig waren, konnte bei Aufrechterhaltung der Anla- 
gcnlcistung die Anzahl der Rohrc auf weniger als ein Drittcl 
abgesenkt werden, wenn diese Rohre mit erfindungsgema- 
Ben Plattenstapeln ausgerustet wurden. Ein weiterer Vorteil 
besteht darin, daB die bisher erforderliche hohe Umwalzrate 
und die dazu erforderliche Pumpleistung entfallen. Wahrend 
bisher nur ein Teilstrom dem Filter zugefuhrt, der Haupt- 
strom aber in die Hydrierstufe zuruckgefiihrt wurde, kann 
nun die hydrierte Arbeitslosung im Hauptstrom vom Sus- 
pensionskatalysator befreit werden. Ein weiterer Vorteil ist, 
daB durch die Reduktion mit der Anzahl Reaktionsrohre 
eine entsprechend groBe Reduktion des Gesamtvolumens an 
Arbeitslosung und Supensionskatalysator einhergeht Die 
reduzierte Anzahl Reaktionsrohre fuhrt ferner zu niedrige- 
ren Anlagekosten durch eine geringere Menge Baustahl Da 
nur jene Menge der hydrierten Arbeitslosung, die nicht als 
Filtrat abgezogen wird, umgewalzt wird, und zudem der 
Druckverlust zur Erzeugung der Mikroturbulenz in der An- 
lage geringer ist als im vorbekannten Verfahren, konnen die 
Umwalzpumpen kleiner dimensioniert und damit auch 
Energie werden. 

Die in Fig. 2 dargestellte Kombination aus einem Platten- 
stapel aus einfachen Stapel - bei Bedarf konnen die Platten 
auch profihert sein - und einem Stapel aus Warmeaustau- 
scherplatten wird derart dimensioniert, wie es sich aus der 
Warmebilanz der infragestehenden Reaktion als erforder- 
lich erweist. 

Die uberraschende Wirkung des erfindungsgemaBen Re- 
aktors wird anhand des nachfolgenden Beispiels und Ver- 
gleichsbeispiels verdeutlicht. 

Beispiel (B) und Vergleichsbeispiel (VB) 

In einer Vomchtung gemaB Fig. 4, aber mit drei erfin- 
dungsgemaBen DurchfluBreaktoren 401 (= l»/ 2 Schlaufen), 
wurde die Hydrierstufe des Anthrachinonprozesses zur Her- 
stellung von Wasserstoffperoxid durchgefuhrt (B). In jedem 
der drei Rohre waren gemaB Fig. 1 je ein einfacher Platten- 
stapel und ein Stapel aus Warmeaustauscherpiatten enthal- 
ten; der Spaltabstand betrug 25 mm, die Breite der Kam- 
mern im Mittel 350 mm. 

Zu Vergleichszwecken (VB) wurde das Verfahren in einer 
Vomchtung gemaB Fig. 1 des US-Patents 4,428,923 durch- 
gefuhrt, wobei der Reaktor 13 Rohre (= 6V2 Schlaufen) um- 
faBte und die in Fig. 1 des US-Patents gezeigte Umwalzlei- 
tung 4a in Betrieb war. Die Lange der Rohre und deren 
Rohrdurchmesser waren im Vergleichsbeispiel und erfin- 
dungsgemaBen Beispiel gleich. 

Die Arbeitslosung in B und VB war identisch. Sic cnthiclt 
als Reaktionstrager ein Gemisch aus 2-Ethyl- und 2-Amy- 
lanthrachinon und deren Tetrahydroanthrachinonen in ei- 
nem Losungsmittelgemisch aus einem Alkylaromatenge- 
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misch (Shellsol® und Trioctylphosphat. Der Gesamtgehalt 
an Chinonen beirug 175 g/1. Die Arbeitslosung enihielt als 
suspendierten Katalysator Palladiuni-Mohr in einer Menge 
von etwa 1 g Pd/I ArbeiLslosung. Rei einer Temperatur von 
60°C wurde H 2 eingespeist und der Reaktionstrager hy- 5 
driert. 

Ira erfindungsgemaBen und im Vergleichsbeispiel wurden 
iiber das Filter (408 in Fig. 4 dieser Anmeldung und 6 in 
Fig. 1 des US-Patents) die gleiche Menge an Arbeitslosung 
ausgetragen und der Oxidationsstufe zugefiihrt, die einen 10 
spezifischen Hydrochinonanteil enthalt, urn iiber die folgen- 
den ProzeBstufen ca. 11 bis 13 g IWVl Arbeitslosung zu 
produzieren. 

Durch die erfindungsgemaBen Plattenpakete in den Reak- 
torrohren konnte bei Aufrechterhaltung der Anlagenleistung 15 
nicht nur die Zahl der Reaktorrohre von 13 auf 3, sondem 
auch das Volumen der in den Reaktionsrohren enthaltenden 
Arbeitslosung cinschlicBlich des Edclmctallkatalysators auf 
weniger als ein Viertel der im Vergleichsbeispiel erforderli- 
chen Menge reduziert werden. Gleichzeitig war der Druck- 20 
verlusl in der Anlage und damit der Energieaufwand redu- 
ziert. Es wurde zudem festgestellt, daB das dritte Rohr im er- 
findungsgemaBen Beispiel iiberflussig war, da die Umset- 
zung der Reaktionstrager mit dem WasserstorT bereits im 
zweiten Rohr vollstandig war. Wie der Vergleich zeigt, wird 25 
die Raum-Zeit-Ausbeute der Hydrierstufe (= kg H 2 0 2 - 
Aquivalente pro m 3 Reak tor volumen und Stunde) erheblich 
gesteigert. 

Patentanspriiche 30 

1. Verfahren zur Durchfuhrung von Gas-Fliissig-Re- 
aktionen, wobei eine fliissige Phase, welche eine Reak- 
uonskomponente darstellt oder eine solche in geloster, 
emulgierter oder suspendierter Form enthalt, und eine 35 
ein umzusetzendes Gas enthaltende Gasphase in Ge- 
genwart oder Abwesenheit eines Katalysators durch ei- 
nen mehrere parallel nebeneinander angeordnete und 
fiir gleiche Stromungsrichtung konzipierte Reaktor- 
kammern aufweisenden DurchfluBreaktor geleitet wer- 40 
den, dadurch gekennzeichnet, daB man einen Durch- 
fluBreaktor rnit mindestens drei spaltformigen Reaktor- 
kammern verwendet, wobei das Verhaltnis der Breite b 
der Reaktorkammem zur Spaltbreite s im Mittel groBer 
als 3 ist. 45 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, daB man einen rohrforrnigen Reaktor verwendet, 
dessen Kammern durch einen in einem Rohr angeord- 
neten Plattenstapel mit einem Plattenabstand s (= 
Spaltbreite) gebildet werden, wobei die Kammern zur 50 
Reaktorwand hin offen oder geschlossen sein konnen, 

in DurchfluBrichtung aber offen sind. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB man einen Reaktor verwendet, in wel- 
chem zumindest ein Teil der zwischen den Reaktions- 55 
kammern befindlichen Wande als von einem Warrne- 
austauschennedium durchstromte Warmeaustauscher- 
platten ausgebildet sind, und die Temperatur in den Re- 
aktionskammern mittels dieses Mediums regelt. 

4. Verfahren nach Anspruch 2 und 3, dadurch gekenn- 60 
zeichnet, daB man einen Reaktor verwendet, welcher 
mindestens einen in Stromungsrichtung parallele Kam- 
mern bildenden Plattenstapel aus einfachen Piatten und 
mindestens einen in Stromungsrichtung parallele Kam- 
mern bildenden Plattenstapel aus Warmcaustauschcr- 65 
piatten aufweist, und die Temperatur miuels eines 
durch die Warmeaustauscherplatten strdmenden Medi- 
ums regelt. 
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5. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 4, da- 
durch gekennzeichnel, daB man einen Reaktor verwen- 
det, dessen Kammern eine Spaltbreite s im Bereich von 
1 bis 1 00 mm. insbesondere 1 0 bis 50 mm, und im Mit- 
tel ein Verhaltnis b/s im Bereich von 5 bis 100, insbe- 
sondere 10 bis 50, aufweisen. 

6. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 5, da- 
durch gekennzeichnet, daB man die fliissige Phase, 
welche eine gelosie Reaktionskomponente und zusatz- 
lich einen homogenen oder Suspensionskatalysator 
enthalt, ini Gleichstrom durch den Reaktor leitet. 

7. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 6, da- 
durch gekennzeichnet, daB man als Gas-Fliissig-Reak- 
tion eine katalytische Hydrierung unter Einsatz eines 
WasserstorT enthaltenden Gases oder eine Oxidation 
unter Einsatz eines Sauerstoff enthaltenden Gases 
durchfuhrt. 

8. Verfahren zur Hcrstcllung von WasscrstofTpcroxid 
nach dem Anthrachinonverfahren, wobei in einer er- 
sten Stufe ein in einer Arbeitslosung geloster Anthra- 
chinonreaktionstrager mit Wasserstoff katalytisch hy- 
driert und in einer Folgestufe der hydrierte Reakuons- 
trager mit einem C>2-enthaltenden Gas oxidiert und 
schlieBlich gebildetes Wasserstoffperoxid mit Wasser 
extrahiert wird, dadurch gekennzeichnet, daB man die 
Hydrierstufe in Gegenwart eines Suspensions-Hydrier- 
katalysators und/oder die Oxidationsstufe unter Bedin- 
gungen gemaB einem oder mehreren der Anspruche 1 
bis 7 durchfuhrt. 

9. DurchfluBreaktor zur Durchfuhrung des Verfahrens 
gemaB einem der Anspruche 1 bis 8, urnfassend eine 
rohr- oder behalterfbrmige Reaktorwand, einen EinlaB 
zum Zufuhren der Reaktionskomponenten, einen Aus- 
laB zum Abfuhren des umgesetzten Reaktionsgemischs 
und mehrere parallel nebeneinander angeordnete und 
fur gleiche Stromungsrichtung konzipierte Reaktor- 
kammem, dadurch gekennzeichnet, daB er mindestens 
drei spaltformige Reaktorkammem aufweist, deren 
Verhaltnis Kammerbreite b zu Spaltbreite s im Mittel 
groBer als 3 ist. 

10. DurchfluBreaktor nach Anspruch 9, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB er rorurforrnig ist und die Kammern 
durch mindestens einen im Rohr angeordneten Platten- 
stapel mit einem Plattenabstand s (= Spaltbreite) ausge- 
bildet sind, wobei die Kammern zur Reaktorwand hin 
offen oder geschlossen sein konnen, in DurchfluBrich- 
tung aber offen sind. 

11. DurchfluBreaktor nach Anspruch 9 oder 10, da- 
durch gekennzeichnet, daB die Spaltbreite s im Bereich 
von 1 bis 100 mm und das Verhaltnis Kammerbreite b 
zu Spaltbreite s im Mittel im Bereich von 5 bis 100 
Hegt. 

12. DurchfluBreaktor nach einem der Anspruche 9 bis 
11, dadurch gekennzeichnet, daB er mindestens einen 
in Stromungsrichtung parallele Kammern bildenden 
Plattenstapel aus einfachen Piatten und mindestens ei- 
nen in Stromungsrichtung parallele Kammern bilden- 
den Plattenstapel aus Warmeaustauscherplatten auf- 
weist. 
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